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   Mechanical nanofibrillated cellulose (CNF) reinforced natural rubber(NR) composite was 
prepared by melting kneading process in the presence of peroxides as a crosslinker. CNF as an 
alternative material for petroleum-derived carbon black (CB) was used to improve 
physicochemical properties of NR based on homogonous dispersion of CNF in the NR and 
interfacial adhesion between NR and CNF. The tensile strengths of NR/CNF composites were 
up to 1.7 times higher than that of NR/CB one over 350% of the elongation. From a result of 
other CNF originated from woody celluloses such as Japanese cypress and eucalypt, the tensile 
strength of CNF/NR composites was increased with increasing the specific surface area 
regardless of their origin.  
 



































る．NR への CNF のナノコンポジット化の研究は進んで
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れぞれ純水とともに粉砕し，約 5.0w%濃度の CNF 懸濁
液に調整する．5w%セルロース粉末懸濁液を湿式ディス
クミルにより約 3 h 粉砕して CNF 懸濁液とした．このと




自転公転ミキサーを用いて CNF 懸濁液 100 量部に対
して所定濃度の NR ラテックス 100～400 量部を常温で
混合する．次に，ラテックス混合物をテフロントレイに
入れ，80℃で 3 日間乾燥する．テストロール（関西ロー
ル(株))で，NR と ENR50 を混合する．配合量は NR（90
重量部），ENR50（10 重量部），ラジカル発生剤(パーヘ
キサ 25B-40)（3 重量部），RD（3 重量部）を主なゴム成
分とする．これらに上記調製した CNF，PCDI，CB(カ
ーボン#60G)等を所定の割合で混合させ均一分散する．4
号真空プレス機（関西ロール製）を用い 180℃で 360 秒






ディスクミル処理した CNF(5.0w%)を約 20 g とり，水
／ t-Butyl Alcohol(tBuOH)の混合比を純水から段階的
に水比を減少して置換－遠心分離－置換を繰り返して水
が tBuOH に換わるまで置換した後，凍結乾燥を 1 日，
真空乾燥を 1 週間行い，CNF 乾燥試料を得た．次に，
乾燥 CNF にスパッター装置(HITACHI ION SPUTTER 
E-1045)を用いて 15mA・90sec で白金表面コーティング
後，SEM(HITACHI Scanning Electron Microscope 




各 CNF 懸濁液を純水で約 800 倍に希釈し，レーザ回




ディスクミル処理した CNF(5.0w%)を約 20g とり，
tBuOH を用いて 2.2 (b)と同様に乾燥粉末を調製した． 
BEL SORP –vacⅡ(日本ベル株式会社)を用いてサンプ
ル管内を 30～60 分間高速減圧する．サンプル管の重量を
測定した後，専用ロートで試料約 0.2 g をサンプル管に精
評し，BEL SORP -MAX(日本ベル株式会社)を用いて比
表面積を測定した．比表面積は，窒素ガスをサンプルに















験機 5566：INSTRON 製)を用いて，JIS K7113 に準じ






残留ひずみを測定する試験．100℃で 22 h 圧縮させた後，













3.1 SEM 観察によるCNFの形状 
湿式メカニカル解繊により調製した各 CNF の凍結乾






























































図 4  ディスクミル処理後 W-50GK の粒度分布 
 




3.3 CNF の偏光顕微鏡観察 
CNF 繊維のさらに詳細な形態を知るため，偏光顕微鏡












図 5  W-50GK 由来 CNF 偏光顕微鏡写真 
(ラインの長さが 5µm) 










3-1～3-3 項の SEM 画像，粒径分布，及び偏光顕微鏡
の測定結果は CNF の凝集状態を反映して同一ではない．
ナノレベルに解繊した CNF の NR への添加効果を指標
する物性として，CNF の比表面積を求めた結果を図 6 及

































図 7  ヒノキ(上)とユーカリ(下)の比表面積測定 
 
図 6 及び図 7 から得られた比表面積を表 1 にまとめる． 
 














 CNF の NR 補強材としての性能を知るために，作製し
たNR/CNFコンポジット(G3～G6)をNR/CBコンポジッ
ト(G2)と比較検討した．コンポジット配合比を表 2 に示
す．なお，ゴム X は CNF と水分散混合した NR ラテッ
クスで，ゴム Y は ENR を示す． 
 























図 8  引張強度試験 
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